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３ 論文の構成    
1. 序論 
2. 実験 
3. ヤモリテープを用いた種々の高分子材料の Py-GC/MS 
4. Py-GC/MS を用いた炭素材料共存下における高分子材料の熱分解挙動の解析 
5. EGA-MS を用いた炭素材料共存下における高分子材料の熱分解挙動の解析 
6. 結論 
 
４ 論文の概要 
    Py-GC/MS についての簡単な解説，近年活発な Py-GC/MS を用いた研究についての解
説，および Py-GC/MS の測定法や装置の改良の研究についての解説を記述した。また，
Py-GC/MS において微量粉末試料を装置に導入することが困難であるという実験的な問題
点を示し，その解決策として炭素材料である CNTのみで構成されたヤモリテープを用い
た新規サンプリング手法を提案した。さらに，近年の炭素材料を高分子材料に添加した
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ナノコンポジット分野における炭素材料が高分子材料の熱分解に与える影響についての
研究を示し，高分子材料共存下における高分子材料の熱分解挙動の解析の重要性を論じ
た。最後に，本研究の目的および本論文の内容について示した（第 1 章）。 
本論文の実験において使用した合成高分子，漆および炭素材料を示し，漆膜について
は製膜条件を記述した。また，使用した分析装置や測定条件，種々の実験操作を記述し
た（第 2 章）。 
サンプリングツールとして使用する前のヤモリテープに付着した汚染物の除去方法に
ついて論じた。除去された汚染物の帰属，および汚染物が完全に除去されたことを示
し，不活性ガス雰囲気下での 800°C の加熱によりヤモリテープの付着物を除去可能で
あることを記述した。つづいて，種々の高分子材料に対してヤモリテープを用いた手法
を適用し，通常の Py-GC/MS と比較することでヤモリテープが分析結果に与える影響お
よびヤモリテープの有用性を論じた。ポリスチレン (PS) においては，通常の結果とヤ
モリテープを用いた結果の比較によりピーク面積比の変化を示し，PS の熱分解物組成の
変化を論じた。また，試料とヤモリテープが接着された状態の結果と比較して，試料と
ヤモリテープが分離された状態の結果において熱分解物組成がほとんど変化しないこと
を示した。そのため，熱分解物組成の変化の原因が試料とヤモリテープの直接的な接触
によるものではなく，試料のガス化した熱分解物がヤモリテープと接触することである
ことを証明した。さらに，豊富な π電子を有する CNT 表面と熱分解物との相互作用に
より熱分解物が CNT の表面に瞬間的に吸着される可能性およびポリマーの熱分解によっ
て生じた熱分解炉中の水素ラジカルが， CNT と熱分解物との相互作用によって弱まった
二重結合を攻撃する可能性について論じた。ヤモリテープを 3つ用いた場合に熱分解物
組成の顕著な変化を示し，熱分解物組成の変化が CNT の表面積に依存する可能性を論じ
た。つづけて，アクリロニトリル-ブタジエン-スチレン (ABS)，ポリエチレン (PE)，ポ
リプロピレン (PP)，ポリフッ化ビニリデン (PVDF) においても，通常の結果とヤモリテ
ープを用いた結果の比較によりピーク面積比やピーク強度の変化を示し， これらの合成
高分子の熱分解物組成の変化を論じた。ABS においても PS と同様な CNT と熱分解物の
相互作用および熱分解物組成の変化の可能性があることを論じた。本論文で用いた合成
高分子において，PS および ABS と同様な二重結合を有する熱分解物の顕著な組成変化
を示し，熱分解物と CNT の相互作用の可能性について論じた。PS および ABS とは異な
り，PE，PP，PVDF においては，反応機構の推定による熱分解物組成の変化の合理化は困
難であることを示した。また，ベンゼン環を含む PS や ABS のようなポリマーだけでな
く，PE，PP，PVDF のような芳香環を含まないポリマーにおいても，ヤモリテープの使用
により熱分解物組成の変化が起こることを示した。さらに，PE，PP，PVDF においては通
常の結果と比較して，ヤモリテープを用いた結果では比較的高分子量なジエン成分の顕
著な減少を示した。この現象の要因は低分子量な化合物よりも高分子量な化合物の方が
大きなファンデルワールス力を有しており，CNT 表面と強く相互作用を起こす可能性を
論じた。PVDF においては環状化合物が変化しないもしくは増加していることを示し，鎖
状化合物よりも環状化合物が安定である可能性を論じた。すべての合成高分子におい
て，通常の Py-GC/MS にて検出された熱分解物はヤモリテープを用いた場合においても
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そのほとんどが検出されていることを示した。したがって，ヤモリテープを用いた本手
法によるほとんどすべての合成高分子の定性分析が可能であることを論じた。本章の最
後に，使用前のヤモリテープの SEM 画像および複数回使用したヤモリテープの SEM 画
像を示し，複数回の使用により CNT の垂直配向構造が破壊されるため接着力を失うこと
を示した（第 3 章）。 
種々の炭素材料を用いて，炭素材料共存下における高分子材料の Py-GC/MS による熱
分解挙動の解析について論じた。はじめに，種々の炭素材料に付着した汚染物の除去方
法を示した。PS に対して，多層カーボンナノチューブ (MWCNT) 共存下にて Py-GC/MS に
よる測定を行うことでヤモリテープ共存下における熱分解物組成の変化を再現可能であ
ることを示した。PS および PE に対して，異なる質量の MWCNT 共存下にて Py-GC/MS 
による測定を行うことで，質量の増加に伴って熱分解物組成の変化が大きくなることを
示し，熱分解物組成の変化の程度は MWCNT の表面積に依存する可能性を論じた。PS お
よび PE に対して，種々の炭素材料共存下にて Py-GC/MS による測定を行うことですべ
ての炭素材料で同様な熱分解物組成の変化が起こることを示し，熱分解物組成の変化が
炭素材料の有するグラフェン表面に起因する可能性について論じた。ポリカーボネー
ト，ナイロン 6，ポリエチレンテレフタラート (PET)，ポリブチレンテレフタラート 
(PBT)，ポリフェニレンスルフィド (PPS)，ポリエーテルサルフォン (PES) に対して，
MWCNT 共存下にて Py-GC/MS による測定を行うことで，これら高分子材料の熱分解物組成
の変化について論じた。PS に対して，同質量の異なる表面積を有するグラフェンナノプ
レートレット (GNP) 共存下にて Py-GC/MS による測定を行うことで，表面積の増加に伴
って熱分解物組成の変化が大きくなることを示し，熱分解物組成の変化の程度は GNP の
表面積に依存することを論じた。同一の GNP を用いて，PS に対する GNP 共存下での 
Py-GC/MS による測定を複数回行うことで，GNP の触媒的作用が弱まることおよび加熱に
より触媒的作用が回復することを示した（第 4 章）。 
第 5章では，種々の炭素材料を用いて，炭素材料共存下における高分子材料の発生ガ
ス分析 (EGA-MS) による熱分解挙動の解析について論じた。PS，PE，PET，PBT，PPS，
PESに対して，MWCNT 共存下にて EGA-MS による測定を行うことで，これら高分子材料の
熱分解挙動の変化について論じた。ほとんどの高分子材料において，ピークの高温側へ
のシフト，および高温側でのショルダーピークの出現もしくは新規ピークの出現が観察
されることを示した。また，ピークの高温側へのシフトが熱分解物と MWCNT 表面との相
互作用による瞬間的な吸脱着を原因とする検出の遅延である可能性，および高温側での
ショルダーピークの出現もしくは新規ピークの出現が比較的高分子量な熱分解物の分解
による低分子量な熱分解物の生成が原因である可能性を論じた。さらに，PS に対して同
質量の異なる表面積を有する GNP 共存下にて EGA-MS による測定を行うことで，表面積
の増加に伴って熱分解物組成の変化が大きくなることを示し，熱分解物組成の変化の程
度は GNP の表面積に依存することを論じた。また，ショルダーピークの詳細な解析のた
めにハートカット分析 (HC/EGA-GC/MS) を行うことで，ショルダーピークには多環式化
合物が含まれていることを示した（第 5 章）。 
第 6 章で本論文を総括している。 
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５ 論文の特質 
現在利用用途の拡大が進んでいるナノコンポジット材料の一つである“カーボンナノ
チューブ”が熱分解を用いた高分子分析に与える影響について論じた。併せて，カーボ
ンナノチューブを用いた接着材である“ヤモリテープ”を利用し，微粉末状試料の回収
を行った後，ヤモリテープと試料をそのままの状態にて熱分解分析を行う手法を考案し
た。この新たな分析手法を種々の高分子を対象に行いその有用性を示した。また，カー
ボンナノチューブと様々な高分子を共に熱分解することで，熱分解生成物とカーボンナ
ノチューブの相互作用により通常の熱分解よりも効率よく分解されることを見いだし
た。さらに，カーボンナノチューブに似た構造を持つ複数の炭素材料と高分子の組合せ
について検討を重ね，熱分解の効率はその炭素材料の表面積と強い因果関係にあること
を発見した。これら一連の研究は，高分子材料において今後主流になる事が予想されて
いるコンポジット材料の分析において重要な研究である。 
 
６ 論文の評価 
これら一連の研究は学会で高い評価を得ている。ヤモリテープをサンプリングツール
として利用する発想は極めて高く評価され，学会において表彰を受けている。また，ナ
ノコンポジットと合成高分子の組合せは今後利用が広がることが期待されており，本研
究の工学的な価値は極めて高い。 
 
７ 論文の判定 
本学位請求論文は，理工学研究科において必要な研究指導を受けたうえ提出されたもの
であり，本学学位規程の手続きに従い，審査委員全員による所定の審査及び最終試験に合
格したので，博士（工学）の学位を授与するに値するものと判定する。 
以 上 
